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 銅酸化物高温超伝導は、強い電子相関を起源とする反強磁性モット絶縁体にホールをドープすることによって
発現する。ドープされたホールは、図 1 (a)に示すホールとCu2+スピンのストライプ秩序を形成することが知られ
ており、特にCuあたりのホール濃度 p ~ 1/8で安定する。静的なストライプ秩序は超伝導と競合することが知ら
れている一方で、図1 (b)に示すような動的に揺らいでいるストライプ秩序（ストライプ相関）は超伝導の発現に
重要な役割を果たすとするストライプモデルが提案されている。実際、ホールが少ないアンダードープ領域では、
中性子散乱やミュオンスピン緩和（ȝSR）の実験から、ストライプ相関や不純物によって誘起されたストライプ
秩序が観測されている。一方、ホールを過剰にドープしたオーバードープ領域では、ストライプ相関が非常に弱
いためか、詳細は明らかではなかった。近年、La系超伝導体のアンダードープ領域における中性子散乱の実験か
ら、Cuサイトに少量のFeを置換するとストライプ秩序が極めて安定になることがわかった。これは、図 1 (c)に
示すように、ストライプ相関がCu2+サイトに置換されたFe3+の周りで局所的に安定し、静的なストライプ秩序を
図 1：CuO2面におけるドープされたホールとスピンの様子。(a) ストライプ秩序。(b) ストライプ
相関。(c) Fe3+によってピン止めされたストライプ秩序。
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形成するためであると理解されている。そこで、著者は、高温超伝導体のオーバードープ領域におけるストライ
プ相関の性質を調べ、ストライプモデルの妥当性を明らかにすることを目的として、Fe を部分置換した
La2-xSrxCu1-yFeyO4（LSCFO）においてȝSRと磁化率の実験を行った。
第 2章 実験方法
 LSCFOの多結晶試料を固相反応法により作製した。作製した試料の品質は、粉末 X線回折、電気抵抗率、ヨ
ードメトリによって評価した。ȝSRの実験は、イギリスの理研ラザフォード・アップルトン研究所（RIKEN-RAL）
とスイスのポール・シェラー研究所（PSI）で行った。磁化率の実験は、SQUID磁束計を用いて行った。
第 3章 結果と考察
 粉末X線回折のピークプロファイルから、作製したすべての試料が単相であることが確認された。また、粉末
X線回折のピークプロファイルから見積もった格子定数と電気抵抗率の振舞いが、いずれも Sr濃度と Fe濃度に
対して系統的に変化したことから、Sr、Fe ともに仕込み値の通りに固溶していると結論した。LSCFO のオーバ
ードープ領域の試料の酸素欠損量をヨードメトリ法を用いて評価した結果、x㱡 0.30 では過去の報告と同じ程度
の酸素欠損量であり、物性測定に差し支えないと判断した。x= 0.33, y = 0.01では、通常のアニールだけでは酸素
欠損を十分に補えなかったため、高圧酸素アニールを施したところ、他の組成と同じ程度まで酸素欠損を補うこ
とができた。
 LSCFO（y= 0.005，0.01）の幅広いホール濃度領域においてゼロ磁場中と縦磁場中でȝSRの実験を行った結果、
Feを置換することによって、アンダードープ領域だけでなくオーバードープ領域においても静的な磁気秩序が形
成されることを見出した。図2に、y = 0.01における磁気転移温度TNのホール濃度依存性を示す。アンダードー
プ領域では、磁気転移がブロードであり、また、p = 0.115で特異的にTNが高くて超伝導転移温度Tcが低いこと
から、Fe置換によってピン止めされたストライプ秩序が形成されたと結論した。一方、オーバードープ領域で観
測された磁気秩序は、ストライプ秩序とは異なる性質を示したことから、電子の遍歴性に基づく
Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida（RKKY）相互作用によるFe3+スピンのスピングラスと結論した。
 LSCFOのオーバードープ領域における局在Cuスピン相関の性質を調べるために、y㱢 0.02の試料に対して、
磁化率とゼロ磁場ȝSRの実験を行った。その結果、オーバードープ領域において 2つの磁気転移が起こることを
明らかにした。さらに、Feを5%置換した y = 0.05の x = 0.10 - 0.30における磁化率から、図2に示すように、高
温で起こる磁気秩序はオーバードープ領域でのみ観測され、低温で起こる磁気秩序はアンダードープ領域まで連
続的に発達することがわかった。y = 0.05における高温の磁気秩序は、y = 0.01の磁気秩序と連続的につながるこ
とから、RKKY相互作用によるFe3+スピンのスピングラスであると結論した。一方、低温の磁気秩序はストライ
プ秩序である可能性が高いと結論した。y = 0.05でストライプ秩序が観測されるホール濃度領域は、Feを置換し
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ないLa2-xSrxCuO4で超伝導が発現するホール濃度領域と一致した。また、y= 0.05のオーバードープ領域における
ストライプ秩序は、Fe を置換しない y = 0 でも存在する可能性があることがわかった。これらのことから、
La2-xSrxCuO4のオーバードープ領域においてもストライプ相関が存在する可能性が極めて高いと結論した。これは、
高温超伝導体のオーバードープ領域においてもストライプ相関による電子対の形成が起こっている可能性がある
ことを示している。
第 4章 総括
 本研究では、La系超伝導体のオーバードープ領域におけるストライプ相関の性質を調べ、ストライプモデルの
妥当性を明らかにする目的で、Feを置換したLa2-xSrxCu1-yFeyO4においてȝSRと磁化率の実験を行った。その結果、
ストライプ相関がオーバードープ領域にも存在することが Fe置換効果によって明らかになったことから、La系
超伝導体の超伝導が発現するすべてのホール濃度領域において、ストライプモデルによって超伝導の発現機構が
理解できる可能性が高いと結論した。
 本研究の成果は、不純物を置換することによって磁気相関の性質を明らかにする手法を示したものであり、強
い電子相関を有する様々な物質における新規な磁性の研究に応用することができる。
    
図 2：La2-xSrxCu1-yFeyO4における TNと Tg1、Tg2をホール濃度 pと Fe置換量 yに対してプロットした
3次元磁気相図。TNはȝ65によって求めた磁気転移温度、Tg1とTg2は磁化率が極大値をとる温度。
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